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論 文 内 容 の 要 旨 
 カーボンナノチューブ（CNT）は現在最も注目されている材料の一つである。CNT の応用分野を拡大させるため
には、CNT を機能化することが一つの道筋である。機能化とは、CNT に別の元素や化合物を付加させ、材料の表面
物性を改良したり、反応性を向上させることである。本研究は、CNT、フラーレンの結晶であるフレライト、グラフ
ァイト、ダイヤモンドというカーボン材料に、プラズマイオンを照射し、その生成物を透過型電子顕微鏡（TEM）、
X 線光電子分光（XPS）、Raman 分光法により調べることにより、プラズマ処理したカーボン材料の構造変化を系統
的に調べることである。 
 プラズマ実験は、高周波電源を有する反応性イオンエッチャー装置にて行った。13.56 MHz で電極間を往復運動す
る電子と CF4 ガス分子の衝突により、プラズマイオンが生成する。このプラズマイオンは、電極近傍に発生するシ
ースの電場により加速され、電極上に置かれたカーボン材料に衝突する。このため、プラズマイオン照射実験では、
シースにかかる電位差（自己バイアス電圧）とプラズマイオン密度が重要なパラメーターとなる。私は、プラズマ測
定より、実験パラメーターである高周波出力とガス流量と、プラズマパラメーターである自己バイアス電圧とプラズ
マイオン密度の関係を詳細に調べた。 
 フッ素化とは、カーボン材料の炭素とプラズマイオンのフッ素が結合し、新たに C-F 結合がカーボン材料中に生成
することである。私は、プラズマ処理した単層カーボンナノチューブ（SWCNT）を詳細に研究した。TEM 観察と
XPS 測定から、チューブ構造が殆ど変化しないプラズマ条件で、C-F 共有結合が生成していること、すなわち、SWCNT
の側壁に C-F 共有結合が生成していることを明らかにした。同時に測定した Raman 測定の結果も、SWCNT のフッ
素化を支持していた。 
 私は、多層カーボンナノチューブ（MWCNT）のフッ素化プロセスについても研究した。プラズマによるフッ素化
は最表層で起こり、徐々に内側のグラファイト層に進んでいく。フッ素化の進行とともに、グラファイト層が歪み、
徐々にグラファイト層が壊れ、アモルファスフッ素化カーボンが生成する。この時、グラファイトの層数が増加する
に従い、プラズマによるフッ素化に対して安定であることを明らかにした。このことは、sp2 カーボン材料の中で、
グラファイトがプラズマによるフッ素化に対して最も安定であることを支持している。ダイヤモンドは安定な sp3 結
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合を有するため、プラズマによるフッ素化に対して全く変化しなかった、フレライトは簡単に壊れ、結晶表面にアモ
ルファスフッ素化カーボンが生成した。 
 本研究では、特に、CNT のプラズマフッ素化プロセスを系統的に調べた。この中で、SWCNT の側壁に C-F 共有
結合を生成する条件も見出した。このため、本研究は、将来の応用が期待されている CNT の機能化技術に対して役
立つと考える。 
論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 
 カーボンナノチューブ（CNT）の応用分野を拡大させるためには、CNT を機能化することが必要である。ここで、
機能化とは、CNT に別の元素や化合物を付加させ、その表面の物性を改良したり、反応性を向上させることを意味す
る。本論文では、CNT および参照物質としてカーボン材料（フラーレンの結晶であるフレライト、グラファイト、ダ
イヤモンド）に、フッ素を含むプラズマイオンを照射し、その生成物を透過型電子顕微鏡（TEM）、X 線光電子分光
（XPS）、Raman 分光法により系統的に研究した。著者は、CNT およびカーボン材料の炭素とプラズマイオン中の
フッ素が結合し、新たに C-F 結合がカーボン材料中に生成するフッ素化を目指した。 
 著者はまず、プラズマイオン照射を行う際のパラメーターである高周波出力とガス流量と、プラズマイオン照射を
記述する自己バイアス電圧とプラズマイオン密度の関係を定量的に決定した。これは系統的な研究を行うために必須
であった。 
 次に著者はプラズマイオン照射した単層カーボンナノチューブ（SWCNT）を詳細に研究した。TEM 観察と XPS
測定から、チューブ構造が殆ど変化しないプラズマイオン照射条件で、C-F 共有結合が生成していることを明らかに
した。このことは、SWCNT の側壁に C-F 共有結合が生成していることを意味している。Raman 測定の結果も、こ
の SWCNT の側壁のフッ素化を支持していた。 
 さらに、著者は多層カーボンナノチューブ（MWCNT）および上記のカーボン材料のプラズマイオン照射によるフ
ッ素化についても研究した。 
 以上の成果は、プラズマイオン照射によりフッ素したカーボン材料の構造変化を系統的に明らかにしており、基礎
研究として意義深い。さらに、本論文では、プラズマイオン照射によって、応用上も最も重要と考えられる SWCNT
の側壁に C-F 共有結合を生成する条件も見出したと考えられる。よって本論文は基礎研究としてのみならず、将来の
応用が期待される SWCNT の機能化技術としても有用と考えられる。 
 よって、本論文は博士（理学）の学位論文として十分価値あるものと認める。 
